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【論文の内容の要旨】 
 本学位論文は，Pr 化合物に現れる非クラマース Γ3四極子秩序を j-j 結合描像に基づく微
視的な観点から解析した結果をまとめたものである。 
 希土類およびアクチノイド化合物の強相関 f 電子系においては，価電子となる 4f 電子や
5f 電子が物性を決めているが，それらは原子核の近くに存在するため，スピン軌道相互作
用の影響を強く受ける。その結果，電子の持つ軌道自由度とスピン自由度が結合した「多
極子自由度」が活性になることが知られている。近年，希土類およびアクチノイド化合物
において，多極子自由度の秩序化や揺らぎに起因した現象が活発に研究されている。特に，
電気単極子（電荷）や磁気双極子（スピン）を越えた電気四極子や磁気八極子の秩序状態
が実際に観測され，さらに高次の電気十六極子秩序の可能性も議論されている。最近では，
局所的に結晶格子の対称性が低下した場合に生じる奇パリティ多極子（磁気四極子や電気
八極子など）にも注目が集まっている。 
 さて，この多極子秩序の理論的研究においては，これまで主に，局在電子に有効な LS結
合描像に基づく現象論的な手法が用いられてきた。実際，CeB6において磁気八極子の存在
を実験結果と矛盾なく説明することに成功するなど，成果があった。しかし，複数の f電子
が関係する多極子現象においては，この様な現象論的な手法では解析が難しいことがある。
Prは化合物中では 3価の状態を取ることが多いが，その場合は 2個の 4f電子を含むことに
なる。この f2秩序状態のうち，Γ3四極子状態は，時間反転対称性に起因する 2 重縮退（ク
ラマース縮退）ではなく，立方対称性に起因する非クラマース縮退を持つことから，特異
な物性の発現が期待されたる。実際，非クラマース Γ3二重項を局所基底状態にもつ PrPb3
において，四極子秩序が現れる物質としては唯一，秩序ベクトルが q=(𝜋𝜋 ± 𝛿𝛿,𝜋𝜋, 0 ), 
(𝜋𝜋,𝜋𝜋 ± 𝛿𝛿, 0), δ=π/4の格子非整合な反強四極子秩序が観測されていることから，大きな注目
を集めた。通常，Prイオンの 4f電子は局在性が強く，LS結合描像による解析が妥当だと
考えられるが，PrPb3に現れる四極子秩序は O02秩序が sin波的な構造をしており，局在電
子描像による理解が困難なことから，発見から 10年以上経過した現在でも，その機構は明
らかになっていない。 
 このような状況において，最近，これまで主に局在的な LS結合描像によって理解されて
きた多極子秩序を，第一原理計算などを用いた遍歴電子描像から理解する試みがなされる
ようになり，一定の成功を収めつつある。PrPb3では，ドハース・ファンアルフェン実験か
らフェルミ面が観測されており，それには f電子の寄与が期待できることから，格子非整合
な四極子秩序を遍歴描像に基づくミクロな観点から捉えることには一定の意義があると考
えられる。 
 このような f電子の遍歴性に焦点を当てた研究を行うにあたって，f電子の持つ 7つの軌
道全てを考慮した 7 軌道ハバードモデルを解析することが最も適していると考えられる。
しかし，7軌道全てを考えることは，その複雑さから多極子秩序の起源を特定することの妨
げにもなりかねない。そこで，本学位論文では，j-j 結合描像に基づいて軌道の数を有効的
かつ合理的に制限することで，以下の 3つの項目に対して研究を行なった。 
1. 平均場近似による Γ8ハバードモデルの多極子秩序の解析 
 本学位論文の最初の取り組みとして，まず，多極子秩序を微視的視点から考えるミニマ
ムな電子模型である Γ8ハバードモデルを構築した。16個の多極子演算子を電荷とスピン密
度の一体演算子として定義し，相互作用項に平均場近似を行うことで，微視的に多極子間
相互作用を導入した。2×2×2 格子に対して，各原子の f 電子が 2 個の場合に，各多極子密
度を自己無撞着に計算することにより，多極子秩序の相図を求めた。その結果，フント則
エネルギーJ とペアホッピング相互作用 J’が有効的に負になる領域で，非クラマース Γ3の
O02と O22が安定化することを示した。しかしながら，この多極子密度を自己無撞着に計算
する手法は，現れる多極子秩序の起源を理解しやすいという長所がある一方で，計算の都
合上，ユニットセルを大きく取ることが難しく，格子非整合四極子の様な長周期の秩序状
態を調べるのには不向きである。 
2. 乱雑位相近似による Γ8ハバードモデルの多極子秩序の解析 
 上記の研究をもとに，本学位論文の 2つ目の取り組みとして，Γ8ハバードモデルに対し，
多極子感受率を乱雑位相近似の範囲で計算することで，多極子秩序を考察した。多体相互
作用に対する近似の程度が上記の平均場近似と同じことから，これら 2 つの近似は定性的
に同じ結果を与えることを確認し，なおかつ平均場近似では求めることのできなかった格
子非整合な多極子秩序を同定することが可能であることを実際に確認した。 
3. 乱雑位相近似による Γ7-Γ8ハバードモデルの多極子秩序の解析：格子非整合な Γ3四極
子秩序の微視的理解 
 上記の研究 1, 2から，多極子秩序を考えるミニマム電子模型である Γ8ハバードモデルに
おいて，格子非整合な多極子秩序を同定できることを確認した。しかし，実際の PrPb3に
おける非クラマース Γ3二重項は，主に Γ7軌道と Γ8軌道を跨ぐ 2 種類の縮退した一重項状
態で構成されていることから，PrPb3における四極子秩序を記述する電子模型として，Γ7
軌道と Γ8軌道で構成される 3 軌道ハバードモデルを考えるべきである。そこで，本学位論
文の 3つ目の取り組みとして，Γ7-Γ8ハバードモデルに対し，乱雑位相近似の範囲で多極子
感受率を計算することにより，Γ3四極子秩序が現れる条件を求めた。 
 その結果，まず第一に，四極子秩序が現れるには，局在モデルと対応するように，局所
基底状態が Γ3非クラマース二重項になっていることが必要条件であることを示した。Γ3二
重項が局所基底状態になるような有効電子間相互作用を導入すると，格子非整合な Γ3四極
子秩序が四極子密度波状態として自然に現れること，さらに，Γ7軌道と Γ8軌道の混成がそ
の秩序状態を安定化させることを示した。また，f電子の跳び移り積分と有効相互作用の兼
ね合いによって，Γ3四極子以外にも，Γ3十六極子，Γ4磁気多極子が現れることが分かった。
四極子密度波の秩序変数 O02と O22，そして秩序ベクトルは，跳び移り積分の値によって異
なるが，このことは，フェルミ面の寄与によって四極子間相互作用の対称性が破れている
ことを示している。そして我々は，波数空間における多極子密度とネスティングの二つの
量を含んだ「多極子ネスティング」の概念を導入し，四極子の秩序変数と秩序ベクトルは
波数空間における Γ7軌道と Γ8軌道の結合から理解できることを明らかにした。 
 
 本学位論文において，非クラマース Γ3二重項が局所的な Γ7軌道と Γ8軌道の一重項で構
成されていることに対応して，非クラマース Γ3四極子秩序の起源が波数空間における軌道
のペアによるものという見方を示したことには意義があり，今後，f電子多体系の他の多極
子秩序現象の理解にも適用できる可能性がある。一方で，本学位論文で行なった Γ7-Γ8ハバ
ードモデルの最近接サイトのみを考慮した解析では，PrPb3の実験で報告されている
q=(𝜋𝜋 ± 𝛿𝛿,𝜋𝜋, 0), (𝜋𝜋,𝜋𝜋 ± 𝛿𝛿, 0),δ=π/4 の秩序ベクトルを持つ状態を厳密に再現することはでき
なかった。PrPb3におけるこの格子非整合な四極子秩序が，4f電子の遍歴性に起因している
可能性を裏付けるためにも，今後，次近接や三次近接等の跳び移り積分も考慮した計算や 7
軌道モデルに拡張したより詳細な解析が望まれる。 
